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2次元結品成長の計算機シミュレーション
中峠哲朗・ 立川敏明・・
Computer Simulation of Two Dimensional Crystal Growth 
Tetsuro NAKATAO and Toshiaki TATSUKAWA 
(Received Feb. 25， 1991) 
Random growth of crystal of 3600 atoms is tested by the computer simulation method 
in order to discuss the macroscopic behaviours of several types of crystals. Five kinds of 
growth are examined: (1) free growth， (2) closed growth， (3) directional growth and (4) 
ionic growth and (5) local successive growth. In (1)， individual atom is arranged (bound) 
succeedingly and randomly to the crystal， and in (2)-(4) the frequency of binding of 
an atom into the crystal is weighted according to the individual selection rule. The 
results are illustrated. Several p紅白netersare discussed in order to estimate numerically 
the characteristics of individual crystallization ; several kinds of mean radius. Lastly， 
the growth of square組 damorphous types is given by some combination of the above 
selections. 
1序論
結晶成長の様子はその実験条件によって複雑に変化し，単結晶，板状， dendrite状，その他の生
成状況が報告されている.成長時における諸条件を厳密には指定し得ないが，部分的手がかりとし
て，巨視的には拡散理論によって溶液中の結晶成長の一部を説明し，微視的には， dislocationその
他の観測に基づいて討論されている1)
筆者の一人は巨視的な結晶成長の一例としてペトリ皿中の薄層状KCl飽和水溶液を蒸発乾回した場
合を観測し，粒子の大小，形状の各種(立方形結品， dendrite状あるいは無定形結品)と，それら
が群をなして複雑な形の結晶となる場合などを報告し，特に大きさが変化する状況を拡散理論によ
って定性的に説明することを試みた。他方このような巨視的結晶の成長に関する知識を得る一方法
として，結品成長が単なる原子の自然集合，ないしは，それに簡単な条件が加わったものであると
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考えて，原子数360の2次元的結晶の場合を電子計算機でシミュレートすることを報告した2) 
今回は，原子数を3600に増加するとともに，ミクロ的な原子レベルの問題がマクロ的な結晶の成
長を支配すると考えて，種々の条件における結晶成長のシミュレーションを行い，正方形結晶など
の成長における各種パラメータの有効性を検討する.
2 結晶成長のシミュレーション
まず，マクロ的な結晶の形状がミクロ的な因子によって規定されると考えるとき，重要な因子を
確認するためのシミュレーション，及びその評価例を前報告引に述パた.今回，その考え方と実施
過程を改良して以下に述べる。
2.1 シミュレーションのための仮定
ミクロ的な結晶成長の過程では，構成分子の規則的配置は原子や分子聞の結合力によって規定さ
れるが，結合力の詳細は個々の結晶によって異なる。他方，マクロ的にみた単結品の外形からみれ
ば，例えば，簡単なKCl結晶においても，成長状況によって立方，樹技状，その他種々なものが現れ
る複雑さについて，全体的なイメージは未だ不十分である.
ここではマクロ的にみた結品の形状がミクロ的な少数の単純な成長因子によって規定されると考
えて，結晶成長のシミュレーションを行う。すなわち， At 二次元結品を扱う o A2 : 1原子の回りに
は8個の原子が付着できる。 A3:結品外にある自由原子は，結品から十分に離れた位置より直接結晶
表面，あるいは結晶内の空孔に固定されるo A4 :一度付着した原子はその位置に固定され，そのの
ち他の空格子点に移動したり，結品タトヘ飛び出したりすることはない.
この場合の問題点として次の2つがある。①現実の結品成長においては原子が結品に付着したのち，
安定な位置に移動するように，表面拡散あるいは内部移動がおこる。上記の仮定A3，んは結品成長
の十分な時間経過後，換言すれば内部移動や表面拡散が完了した状態を考えている.②原子の内部
移動が完全に行われるならば，大きい結晶では結晶内に空孔を生ずることはない.すなわち，欠陥
生成のエントロビー問題は無視している。これらについての討論を加えることは今後の課題と考え
ている.
2.2 Gr ree (自由成長)のシミュレーション
もっとも簡単なモデルは，前報に述パた自由成長，すなわち原子が結晶にランダムに吸着される
過程であり，次のように具体化する。
B1:二次元平面内に直交座標(x，y)を考え，その原点に核となるl番目原子を置き，これより結品
化が進行する。結晶格子点は， X， Yの整数値の組み合わせによって与えられ， n番目に加わる原子の
座標をX(h)，y(n)とする.各原子の回りには付着可能な8個の方向に番号を付し， x軸の正方向を1，
それから反時計方向に向かつて順次2...8とする。
B2 : n+1番目の原子は， l....n番原子のうち，いずれかの番号(被付着番号)mのまわりのいずれか
の方向dに付着する。 m及びdを乱数により選択する計算をnrix(n+l)=m，ndir(n+l)=jと書く.今後一
般に操作をXと呼び，たとえば乱数表よりnrixを求める操作をXrixと呼ぶ。さらにX'lx，Xd1rによっ
て定められる原子の位置が，既存原子の位置と重複しているか否かを調査する操作Xsupを行い，重
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複しているときは再び操作Xnxに帰る。
Ba :計算技術として，結品の原子数が大きいときの計算効率をあげるために次の操作を加える.
すなわち結品が大きくなると， 8個の原子が付着した飽和原子が出現し，それ以上の付着が不可能で
あるため， Xd i r (付着方向)選択が無意味となる。このため各原子の結合数(隣接原子数)を調ペ
る操作Xbondを付加し， Xr Ixの決定後にその原子の隣接原子数b(n)を調ペる。そしてb(n)く8ならば
Xd1rを求める操作に進むが，b(n)=8ならば再びXnxの操作に帰る。
これらの条件及び後に述ペる追加条件を加わえた結品成長シミュレーション・プログラムの流れ
図を図lに示す。 Sは各種の選択条件を規定する部分である。実際には乱数使用効率を知るために操
作:Xr I x， ~ i rの操作回数irix，idirを求め，また選択操作回数ise1を求める付加計算を行ったが，
省略してある。 また今後成長状況をGとかき，それに成長条件の添字を付記する.
-ー戸eVlous問per
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図l シミュレーションの流れ図
2.3成長における追加条件
結晶の自由成長過程を成長の実情に近づける例として，次の諸条件を付加する.なお，これらは前
報告の方法を改良したものである.
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Sbond....調密性(結合数による原子固定頻度)選択である.調密な結晶ができる条件として，結
合数が多い位置に新原子が入りやすいと考えよう。
基礎的には，結品表面に付着した原子の挙動について，次のことが知られている。暖着された原
子のポテンシャルエネルギーは遊離状態にある原子に比して吸着エネルギ-wだけ低いエネルギー状
態に移る.そのとき，原子が吸着されてから離脱するまでの時間τの問，!Ii着原子は，表面拡散に
よって，より安定な位置を求めて結晶表面を動き回るので， τが大きいほど結晶は調密なものにな
る.
これを参照して.ポテンシャ)!lWが結合数iに比例するとし，それに起因するシミュレーションでの
付着頻度fは時間τの逆数で与えれるとしよう。すなわち，一般に用いられるτの値より.ボルツマ
ン定数kを用いて，次式を仮定する.
τ= (1/ν) Xexp (W/kT) 
f = AXexp (W" X iXj) 
(1) 
(2) 
ここで A，Weは定数で，今後それぞれの選択条件の最初の一文字を添字で付記する.したがってこ
こではWebと書く。 iは結合数1-8であり， jは各種環境でのポテンシャル値の場合を比較するため
のパラメーターで， 1-4を用いた.シミュレーションでは， Aの効果をWeに含めてよいので.A=1と
する.また(1)式との関係でみれば WelをWに， jを1/kTに対応させてよい。定数恥については他の
場合とあわせて表1に記してある.なお定数We(Kb)の値は指数Jの影響が希望する結果を与えるよう
に選んだので，各種付加条件の相互比較の指標となり，今後検討することが望まれる.
Sd I r....方向性(付着方向による成長)選択で
ある.方向性を持った結品，たとえば針状結品の
生成がしばしば見られ，ミクロな成長には服着原
子の表面拡散や，結晶表面における溶質濃度の濃
度勾配など，様々の条件が関与しているが，ここ
では簡単な計算例として，方向による成長速度の
差異を導入する。すなわち，付着頻度fとして(2)
式と同じ形式を用いるが， iは付着する8方向dの
関数として次式で与える。
i = I sin {(π/4)・(d-l)}I 3
表1 Weの値
条件 1;飼密 方向イオン 連続
We I 0，16 1. 1~ 25.5 0.16 
(3) 
Sch....イオン性(荷電による付着)選択である。イオン性結品のように，正または負の荷電を持
つ2種類の原子よりなる結品を考えよう。まず付着前の各原子には乱数的に符号+またはーをつけ，
x軸及びy軸方向には異符号の原子が，斜め方向へは同符号原子が付着するように規定する.しかし，
現実には，イオン性付着の条件を満たさない自由成長が時折起こる.したがって，自由成長方式で
付着する原子数が，荷電選択されて付着する原子数のf(l/f)l)倍であるとし，それを(2)式と同じ形
式で与える。ただしi=1とする。
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2.4 正方形成長と無定形成長
今回は，我々が最も興味を持つ結品形状として，新しく正方形結晶と無定形結品を考え，それら
は2.3に述パた3つの条件の組み合せ，あるいは新しい条件の追加により生成されるとしよう.すな
わち，
Gsq • ・・・正方結品成長を考える.正方結晶の外形をみれば，その生成には方向性が強く影響してい
ると思われるので，これと他の条件との組合わせが想定される.試行結果によれば， Soh (荷電性選
択)は結晶の外形に新しい特徴が現れないので， Sbon d (結合数選択)(2.3.1参照)を加え，またSdI r 
(方向性選択)による表式は， X， Yの2方向のみを考えて，次のものを用いた.
i = I sin ((π/2)・d)I (4) 
Gamor •••• 無定形結品の成長を考える.無定形結晶は， KCl結晶の場合，タト見的に白色を呈し，透
明結晶とならない。その理由としては，各微小単結晶が極めて微細であるとともに，空隙も大きい
ために，各徴小単結品の表面が光の散乱を誘起するためと考えられる.その成長の近似方法として，
①Soont (連続性).. ..微細なwhiskerが無数に組み合わせられたものを用いる，すなわち，原子は
同一方向に連続して一度にランダムな値NTIME個ずつ無条件に付着するものとする.
②Sd I r (方向性)....結品の成長方向は，土X，土yの4方向に限定するとして， (4)式の形を用いる.
③1個の原子の持つ最大結合数は4とする。またこのときSbOnd (調密性)(2.3.1参照〉の効果も併
せて検討する。
3 シミュレーション結果の概略
シミュレーションによって得られた結品について，表面の乱れ，直感的な結晶の特徴を述ペる.
なお，シミュレーションに用いた成長条件の値，及びそれによっで得られた結晶の外形を評価する
パラメータ-m，pの値 (4.1.2参照)を表2に示しである.
3.1 Gt ree (自由成長)
自由成長結晶を成長の各段階で比較するために成長過程を対数的に6つの領域に分け，そこでの結
晶状況を図2に示す.なお黒く塗りつぶした部分は空孔である.結品の外形はほぼ円形で，結品表面
はかなり荒れた状態である@またある時期に生成された空孔が，のちの結品成長によって埋められ
るとともに，さらに新しい原子の付着により，新しい空孔が生成される。すなわち，空孔は常に結
晶表面付近に多く，内部には少ない。これは， Z.lA3によるものであり，将来改善する必要がある.
3.2 各種条件での成長シミュレーション結果の概要
自由成長の過程に2.3.-;2.4の各条件(それぞれでの付着頻度は表2.1に示す)を加えたとき得られ
た結晶の例を図3に示すが，その特徴は次のようである.
Gbond (調密性成長)....表面の凹凸及び空孔の数が減少し，調密な結晶になっている.
Gd I r (方向性成長)....方向性がはっきり現れ，結晶表面の凹凸は少なく，なめらかになり，直
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線状表面部分も多い。また空孔の数は減少して，
調密になっている。
GOh (イオン性成長)....イオン成長と自由成長
との比率を82:1として実行したが，見かけ上自由
成長と大差はない。なお図3(d)は+，ーの電荷表
示をしたもので，原子符号の不整による欠陥(線
で固まれた部分)が多く見られる。たとえば，上
下左右方向に同符号原子の付着している点欠陥類
似のものや，これが複数個集まったものなどが見
られる。また，結品内部から外部へ向かつて(成
長方向に沿って)放射状に伸びたdislocation類似
(結品粒界類似)のものが存在する。これは，点
欠陥をきっかけとして，次々に欠陥が成長したこ
とに対応するが，途中で周囲の結品に封入されて
成長が止まったと恩われる小さな別結品も存在し
ている。これらは，欠陥が増殖されるか否かにつ
いて，環境効果が存在する可能性を示している。
Gsq (正方形成長)....図4は正方形成長におけ
る2つの因子効果のそれぞれを示す。 (a)は方向性
指数の，図(b)は調密性指数の各種の値を比較した
例であり，正方結晶を生成するためには，調密性
と方向性の両者を大きくすれば良い。特に，方向
性が大きいときは調密性の効果が大きく，他方，
調密性が大きいときには方向性の効果は小さい。
なお問題点として，方向性が調密性に比して過大
な場合には，多くの空孔が生成された。
Gamo r (無定形結品)....図5は無定形成長の結
晶である。非常に空間が多く，かつ細いwhisker状
部分が多数あって，無定形結品の一つの構造に対
応すると考えられるが，これが真に無定形結晶に
対応するかどうかについては，今後検討を要する。
またこれに類似した形態のーっとして， dendrite 
型結晶があるが，今後の研究を期待する。
4 成長結品の特徴の数値的記述
時7
第 100番原子までの日記長
第300番原子までの耳記長
品、L
圃 E 
司F
第1000番原子までの成長
第3240番原子までの成長
図2 自由成長の成長過程
前節で述ペた結品成長の各種条件による肉眼的特徴を定量的に表現するために，表面の粗さ，そ
の他のパラメータを導入して，生成条件との関連を討論する。(しかし，無定形結品については，
適当な定量的討論が見つからなかったので，これは今後の課題としたい。)
{a}結合数条件
品
種語
帯
(b) 方向条件
(c) イオン性条件
注(図申の は原子待号の不整による
欠陥を示レている。
(d) イオン性条件での電荷表示
図3 各種条件での結晶
4.1 結晶の特徴を記述するパラメータ-
4.1.1 半径，表面積など
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前報告に用いたパラメーターの例を述パる。
(凋想結晶(円結品原子数Nの場合，半径R.表面積S.結晶の面積Cは次式で与えられる。な
お添え字thは理論的計算の意味で付してある。
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JBo 。 4 
。
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注)図申の班点と見られる部分は、空抗があることに対応している。
図4 正方形条件での成長
Rth=.f官Tie， Sth=2πRt h=2J"N'克一 Cth=πRth2=N (5) 
結品成長の様子を示す簡単なパラメーターは，これらに関連して(8)式に示す値を求めることであ
って，後に述ペる。なお前報告では，原点から各原子までの距離Rの平均値RAや成長過程におけるそ
れのばらつき，その他を用い，また簡単な処理法も試みたが，R， S， C以上に大きな特徴も見られな
いので，今回は省略する。なお結晶成長の平均的な性質を議論するにはN>200が望ましいこと，そ
の他の結果を得た。
(2)結合数からみた理想結晶からのずれ:理想結品のタト形は円形であり，半径が大きいとき結晶の
表面は直線近似ができる.したがって，結晶内部の飽和している原子は結合数8となる。結品表面の
原子は，半径無限大のとき結合数5，有限のとき4--5である。なお理想結晶においても円的付着が完
了したのち，表面に1個の原子がまず付着するときは結合
数3となるけれども，その出現頻度は小さいので無視しで
もよい
したがって，結合数別の原子数から実際の生成結品で
の結晶表面の乱れ，内部空孔などによる変動を考察する，
すなわち，
①荒れた結品表面では，まだ完全には結品に付着して
いないと考えられる原子 (Semi-Free原子と呼ぶ)が現れ
るので，結合数b=1-2の原子をこれに対応させる.この
数は理想結晶の表面積に比例すると思われるので，それ
を理論表面積で割った無次元値Krの大小によって表面の
粗さ状態を表す。
②滑らかな結晶表面に位置している原子の結合数は理
想結晶では4--5であるが，実際には表面の乱れを考慮し
て， b=3....6の原子をSurface原子と呼び，その数を理想結
晶の表面積で割った無次元パラメータKsによって結晶表
面の長さを表す。
@結品内部に位置している原子の結合数は8であるが，
実際には空孔が現れることを考慮し， b=7-8の原子を
Body原子と呼び，その数を理想結晶より表面l原子層をの
ぞいた面積で割った無次元パラメータKbで表す。
以上のパラメーターをまとめて次に示す.
K，結合数 [(b=1~2の原子の数)/ SthJ・100-10
Ks 結合数 [(b=3...6の原子の数)/St hJ・100
Kb =結合数 [(b=7，8の原子の数)/{π・(Rth-1)2)J・100
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JB =1 
JB=4 
図5無定形結品
(6) 
これらは全て%表示である。ただし， K，については本来非常に小さい値になると恩われるので，作
表の都合上さらに10倍してある。
各パラメーターの簡単な解説のまとめと，実施結果の値の一例を表3に示しである。
4.1. 2 結品の外形
今回結品の外形としては円形，楕円形，正方形など種々のものを考えるので，その形状を判定す
るパラメーターを導入しよう。いま，結晶の中心を原点にとり，第1象限での外形を
xn + pn・yn:; an (pはx方向とy方向との方向差) (7) 
で近似すれば， n=l， 2，∞はそれぞれ菱形，円形，正方形に対応する.またp=lならば直線x=yに対
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表2 結品のパラメーター (Nは結晶の全原子数)
*記号Kr:0.1%，他は1%単位の相対値
原子状態 結合数 表式 成長結果
の区分 内容 理想シミ 記号* 理論式 自由イオン
semi.，free 自由 ー 1，2 kr 。 128 178 
surface 表面 4，5 3-6 ks 2.{有官 140 144 
body 結晶内 8 7，8 kb 2dx(N-l) 88 85 
」一 一一一
称的な円形，正方形， p:;!=!であれば非対象的な楕円，または長方形に対応する.
近似の実施に際しては，まず，結品のx方向， y方向， :t450 方向の最大長をそれぞれX，Y， 1.，
L_とし， kとL-の平均値をLとする。これらよりパラメーター p，a， nを求めるとき，次の逐次近似
を用いた.すなわち， nを仮定してp，aを求め，その結果よりnを修正することとし，第一近似とし
ては円形n=2を用いるが， 2回目以降は， i回目の値njは次式で求める。
nj = 10g (1 + Qi --1) ~1og (L/X) 
(ただし Qj= (X/Y)・nj)
なお実際の計算における二三の注意を以下に述パる.
0=1，2，3，…) 
(8) 
①結品のばらつきを考慮して，長さX，Y， Lの決定は次のように行った.すなわち， xの値を求め
るときは，第l象限に限定しないで，結晶のx方向の最大長さをとることとし， 3直線y=--1，0， 1上
の各原子数の平均値をとる。 Y，L.， Lーを求めるときも同様に隣接した3直線における原子数の平均
値をとった.なおこのとき，結品内部における空孔も原子数lとして扱い，またこの結品の中心は種
結晶の位置でなく，実際に得られた結晶の最右端と最左端の中点をx軸の起点にとり， y軸について
も同様に行って，結品の中心，すなわち座標の原点として用いた。
信湿次近似において， iによる近似収束を早めるために， njを上式の値より修正して，次のn，・ 
を用いた.
nj・=αnj+ (1--α)nj -1 (9) 
ここでαは収束速度を決定するためのパラメータであり， nが非振動のときはα>1，nが振動すると
きはα<1とする。今回はすパて振動状況となったので， α=0.5を用いた.
③結晶がもし完全な正方形の場合にはn=∞となり，実結品の正方形からの外れがあまり明瞭に示
されない欠点があるので，さらにnを次式によってmに変換する。
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m = 2(n-1)/n (10) 
このとき，菱形 (n=1)，円形 (n=2)，正方形 (n=∞)ではm=O，1， 2となり，結晶形状の評価は非
常に容易になる。
4.2 パラメータによる各種結晶成長の特性
前記した各種パラメータを用いて生成結晶の特徴を考察する.
4.2.1 半径関係
処理結果は図6に示し，次のことが
みられる.
①まず， Gbo nd (調密性成長)の場
合，Kcは大きく，結晶内部が調密に
なり.Krが大きく減少して結晶表面
が滑らかになることを示す。また，
h及びKsは100に近く，結晶は理想結
晶に近い.
信沼dI r (方向性成長)においては，
Kc. Kbが100付近であり， Ksの増加，
Krの減少から結晶表面積が大きくな
り，表面が滑らかになることを示す。
@沼oh (イオン性成長)を自由成長
と比較すると， Krがかなり大きく，
表面が荒れているほかは，ほぽ自由
成長に近い。
@氾S~ (正方形成長)(図4，3)では，
Jの大小にかかわらずKs.Kb' Kcがと
もに100付近でほぼ一定値を保ち，
KrはほぼOであって，理想結品に近い。
4.2.2 結合数分布
全原子数Nを持つ結晶内における原
子配置の特徴表示の他の方法として，
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図6 結晶の指数(表面の乱れK"表面の長さKs)
のJ依存性
全原子中における結合数bの分布を考える。いま全原子をn個の原子集団に区分し，それに付着順の
群番号sをつける。 S番目原子群において結合数bをもっ原子の数をfbsとし，fbsのbおよびsに関する
分布を求めて，図4(n=20とした)に示した。この結果によると， sの小さい値に対応する原子はほ
とんどすパてb=8で飽和しており.sの大きい原子のみが不飽和である。特にb=lの原子は非常に少な
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い.また全原子数N孟180のときに
のみ完全飽和領域が現れ，当然の
ことであるが， Nの増加とともに，
この領域が増加する。結果は図7
に示す.これをさらに詳しくみる
と，
ωr r ee (自由成長).. . は，あ
るn原子中の飽和原子数が全原子
数Nの増加(結品成長)とともに
増加する様子は省略しであるが，
その曲線の形はiが大きくなると
ともに少しづっゆるやかになって
3000 
ーー自由~最
.・H・イオン住jjXj長
争ー 密性
x-ー 方向性
A.一正方形
いる.次に全原子中で結合数bを 201-
持つ原子の数(これをfb}:;と書く)
のbに対する分布がNの増加(結品
成長)とともに変化する様子を調
ペた結果は，図にみられるように
fb~ はb=8のときは急激に増大す
るが， b=1.，7の区間では緩やかに
増加している。
ωbo nd (調密性成長).. . 自由
成長と比較すると， jの増加によ
って， b=1--7の原子はほぼ全て少
なく， b=8の原子は多いので，結
晶が調密になっている。またb:5
の原子が多くなっており，結品表
面の凹凸が減少して滑らかになっ
ている.
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図7 各種条件での結合数別原子数分布
eぬir (方向性成長).... jの増大によって， b:5の原子の数が極端に多く，表面積が大きくなって
おり，結品に方向性が出ていることが分かる。また， b:8の原子の数も多く，調密な結晶になってい
る.
e沼sq (正方形成長)....b:5及び8の原子の数が非常に多い.すなわち，結晶の表面積が大きくな
り，また結品が調密になることが分かる.
4.2.3 結品の外形
上記のシミュレーションによって得られた結晶のmの値を，表2に示す.また，正方形結品成長時
の条件によるmの変化を図8に，各種成長時におけるm-p平面内のプロットを図9に示す.江沼rree (自
由成長)，邸bond (調密性成長)， ωoh (イオン成長)ではいづれも，また後2者ではJの値に関わら
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ず， rn， pともにほぼlを示し，結
晶が円形であることを定量的に示
す.
@沼di r (方向性成長).. . ほぼm
=1.4， p=O.3で，結品は楕円形であ
ることを示すo ~沼9q (正方形成長
).... jdの値と， jbの値との効果を
みるために，一方を固定し，他方
を変化させた場合のmの変化を図8
に示す。これによると， jdの値を
変化させた場合はjdの値に関わら
ず， rnの値は0.80前後の高い値を示
し，これらの結品はほぼ正方形で
ある.しかし， jbの値をOとし，
jbdのみを変化させた場合の結品で
はほぼm=1であり，円形を示した.
なおこのとき，方向性を過大に与
えると，調密性の大きさによって
は空孔だらけの結晶が生成される
ので，調密性の大きさにより適正
な方向性，特にその上限値を与え
なければならない.乙の正方結品
生成シミュレーションでは， 45・
方向の付着頻度を大きくしている
ため，方向性を過大に与えた場合
には450 方向のみに原子が付着す
る結果として，上記の現象が起こ
ると思われる。調密性を上げるこ
とによってその現象は収まるが，
調密性が大きいときも，方向性値
38以上では空孔が埋まらなかった
ので，調密性とそれに対応する方向性の上限との具体的な関係を解明することが必要である.
@沼amor (無定形成長).. . 得られた結晶は非常に空間が多く，かつ細いwhisker状部分が多数出来
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図8正方形結品の形状判定パラメーター mの変化
ているから，無定形結晶のlつの構造に対応すると考えられる。しかしこれが真に無定形結晶に対応
するかどうかについては，今後なお検討を要する。
なお，各種条件下で得られた結晶の外形をm-p平面内にプロットすれば，簡単にその特徴を評価し
得るので，その一例を図9に示す。
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表3 各条件での付着頻度と結晶外形の指数 m，p 
Frequency of adhesion...付着頻度i(最大差のとき)
Growth or di (bdoinrd ecntuimobn ern) umber) paShrapme ter type 
1 2 3 4 5 6 7 8 m p Shape 
FDIr0einr1e s田CUiyO凪 1m 1l 21s (fr9田33:io465nic1351z12.65E82) 4978398 3 1 0l1..9130356010..0928649CECi1Ir1c1ple  e s
ヱ;;ous{:j 1 37 1 37 1 37 1 37 1.81 1.07 Square * 1 1 2 4 6 11 18 29 
* Sqare(i)= 1: 7: 49: 340: 2372: 16552: 11514: 806131 
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I jt状
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A 方向性選択威長 太記号はJB= 4を示す
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O 正方形結品成長
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図9 m-p平面内での結品形分布
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5 結語
乱数を用いたランダムな結品の自由成長，及びそれにいくつかの条件を加えた場合の結品成長を
シミュレーション法で報告する。すなわち，
(1)結晶成長に条件として①調密性成長(付着頻度は結合数が大きいほど大きい)，②方向性成長
(特定の方向に成長し易い)，③イオン性成長(イオン結合をもっ)，及びそれぞれを規定するポ
テンシャルを導入した。またこれら3つの因子のそれぞれの効果及びさらに2因子が同時に作用する
場合(調密性と方向性の2因子を組み合わせて正方結晶を作成し，また，新たに導入した連続付着の
条件と調密性とを組み合わせ，無定形結品を作成した〉を試みた。
(2)得られた結品の特徴を定量的に表現するパラメーターとして，表面での仮付着原子数K，，結晶
表面の長さKs. 結品の内部面積Kc. 外部形状(円形，楕円，正方形など)の指数m. 直線x=y~.こ関す
る対称性の指数pを導入した。
(3)結品の特徴をよ記パラメーターによって検討した結果，ポテンシャルが大きいとき，①調密性
成長(飽和原子数の増大，空孔数の減少，調密化，表面乱れの減少)，②方向性成長(表面積の増
大，方向性が出て，結晶内部のが調密化)，③イオン性成長(自由成長と大差はない.しかし内部
では，複数の点欠陥が集まった大きな欠陥や，点欠陥の並んだdislocationのようなもので固まれた
別結晶がみられる).④正方形成長(空孔は非常に少なく，結晶の表面は非常に滑らかで，表面積
が大きく，正方形が確認された)，⑤無定形結品(縦横方向や斜め方向をもっ微小結晶のランダム
な分布が得られ，肉眼的なアモルファス結晶に近い)といった特徴が示された。
以上のように，それぞれの結品の特徴を因子，視覚，定量の各観点でよく示し得た。
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